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               論   文   の   要   旨 
 
オリーブの葉は安価で豊富な天然原料であり、オレウロペインを主としたポリフェノールが多く含まれて
いる。オレウロペインは健康に良い様々な効能があり、栄養強化にオリーブ葉の利用が期待できる。しかし
利用にあたり、オレウロペインは苦みがあることや腸内での吸収率が低いといった問題がある。これらの問
題を解決する方法として、マイクロ・ナノ分散系におけるオレウロペインのカプセル化が考えられる。エマ
ルション系は食品や薬の研究開発に広く利用されており、カプセル化を実現する可能性を有している。エマ
ルションは2種以上の互いに不溶な液体からなり、安定した構造を保つため分散した液滴の界面に乳化剤が
必要である。オレウロペインのデリバリーのためには、界面におけるオレウロペインと様々なエマルション
構成物との間の相互作用を考慮することが重要である。すなわちオレウロペインの油水界面特性の解明が重
要である。本研究では、界面特性およびオリーブ葉抽出物（OLEs）とマイクロ・ナノ分散系におけるオレウ
ロペインのカプセル化特性や利用特性の解明を目的とした。 
まず、界面張力測定装置を用いてOLEと高純度オレウロペインのO/W界面特性を調べた。その結果、オレウ
ロペインはトリグリセリドを油相とした油水界面張力を顕著に減少させた。このことから、オレウロペイン
は界面活性能を有することが示された。油水界面に存在するオレウロペイン分子の占有面積はギブスの吸着
理論に基づき、表面過剰量から求めることができた。 
この結果に基づいて、マイクロチャネル（MC）乳化法を用いたトリグリセリドO/Wエマルションの調製を
試み、安定的に単分散液滴を作製できることを見いだした。連続相をクロスフローで流していない状態にお
いても、疎水性のトリグリセリドを油相に使用したとき、変動係数（CV）が5 %未満と単分散液滴が生成で
きた。すなわちオレウロペインを乳化剤に使用したMC乳化法は、適切なトリグリセリドを油相に使用するこ
とにより、単分散エマルションの15時間の連続作製も可能であることが示された。 
さらに、オレウロペインの分子動力学（MD）シミュレーションを試みた。温度300 K、計算時間30 ns以上
の条件下で、真空系、水系、O/W系において調査した。オレウロペイン構造として骨格の屈曲性を説明する7
つの上反角とグルコース部とヒドロキシチロソール部の間の距離を調べ、得られた軌道により、オレウロペ
インはその系に依存して異なる構造をとることがわかった。トリオレインを油相とするO/W系では、オレウ
ロペインは油水界面に存在し、長く伸びたオープン構造をとり、ヒドロキシチロソール部分とエレノール酸
部分とともにグルコース部分が一直線になった。水中では酸素分子の存在する場所に応じたさまざまな構造
をとり、水和水素結合がオレウロペインの3次元構造と強く関係した。オレウロペインのエレノール酸部分
における水素結合の欠如により、油水界面における両親媒性の特徴とその安定性に大きく関わることが解明
された。 
オレウロペインは、細菌、真菌、ウイルスなど広範囲の抗菌性をもつことが知られている。その食品利用
への関心が高いにも関わらず、O/Wエマルション系におけるオレウロペインの抗菌性と界面活性の直接的な
関係はほとんど知られていない。そこで、オレウロペインまたはTween 80やデカグリセロールモノラウレー
ト（ML750）などの食用乳化剤を含有するO/Wエマルションを様々な濃度条件で調製し、グラム陰性大腸菌に
対する抗菌性を評価した。その結果、オレウロペインがもつ抗菌性はO/Wエマルションの構造に左右される
ことがわかった。O/Wエマルションの乳化剤濃度が高くなると、オレウロペインはエマルション界面に補足
され、水中に溶存するオレウロペイン濃度が低下することにより、抗菌活性が低下することが実験的に示さ
れた。 
さらにオレウロペインのカプセル化特性を解明するため、2段階乳化技術を用いてW/O/Wエマルションの調
製を試みた。高圧乳化によりオレウロペインを内包する油中水滴（W/O）エマルションを調製し、得られた
エマルションのMC乳化を行った。この操作によりW/O/Wエマルションを調製が可能となり、W/O滴の平均粒子
径が約27μmでCVが5 %未満で単分散エマルションの作製に成功した。なお、オレウロペインは界面活性効果
があるため、カプセル化効率とオレウロペイン内包W/O/Wエマルションの安定性を高めるために、油中の疎
水性乳化剤濃度を高くすることが必要であった。 
以上、オリーブ葉由来のオレウロペインが油水界面で乳化剤として作用することが示され、抗菌性や抗酸
化性を有するオレウロペインのエマルションの基礎特性が解明され、今後の新規食品や医薬品への応用に向
けた知見が得られた。 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
オレウロペインはオリーブ実に含まれる抗酸化成分であるが、オリーブ葉にも高含量で存在する。オリー
ブ葉より抽出したオレウロペインを用いて、物理化学特性を調べ、界面活性作用を有することを実験的に、ま
た分子動力学計算により解明した。また、得られるエマルションの安定性など物理化学特性の解明、さらに、
オレウロペインが有する抗菌作用と界面特性の関係についても明らかにした。カプセル化の基礎として、オレ
ウロペインを内水相に含む多相エマルションの調製を図り、高圧乳化により水中油滴エマルション、さらにマ
イクロチャネル乳化を用いて単分散の多相エマルションの調製に成功し、その特性を解明した。今後の実用化
に繋がる多くの知見が得られた。  
平成２６年５月２６日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び最終試
験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審査委員全
員によって合格と判定された。 
よって、著者は博士（生物資源工学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認める。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
